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1. 研究背景・目的 
ニオブ酸リチウム(LiNbO3：略称 LN)は電気光学(EO)
結晶の中で最も代表的な結晶の一つであり，EO 定数
が大きい、伝播ロスが少ないといった優れた光学特性
を持っていることから，光変調器や光スイッチなど光
通信，光情報処理等の分野に広く用いられている．こ
のようなデバイスを正確に設計するには，EO 定数 r を
高精度に測定することが重要である．組成比が Li : Nb 
= 50 : 50 である定比組成 LiNbO₃(SLN)は最近になって
二重るつぼチョクラルスキー(DCCZ)法により高品質
結晶が作成可能になった．従来の Li : Nb = 48.5 : 51.5
である一致溶融組成 LiNbO₃(CLN)に比べ吸収端が短
いことや[1]，分極反転に必要な印加電圧が 5 分の 1 以
下であり，分極反転構造を作りやすいこと[2]，耐光損
傷性向上のための MgO 添加量が少なくて済むといっ
た優れた特性が報告されている[3]．電気光学定数につ
いても複数報告されているが，報告値が異なっており
確定されていない．代表的な報告値をTable 1.1に示す．
T. Fujiwara らの報告では DCCZ 法により作成された高
品質な結晶を使用しているが，直流電場印加法を用い
ており，光源である He-Ne レーザのパワー変動などの
影響を考慮できなかった[4]．一方，J. A. de Toro らは
測定に交流電場印加法を用いたことで，He-Ne レーザ
のパワー変動の影響を考慮した精度の高い測定を行
っているが，使用した結晶の品質は不明であった[5]． 
本研究では，DCCZ 法による高品質な結晶と交流電
場印加法を用いた精度の高い測定方法を用いる事に
より精密測定を行う事で SLN および MgO 添加 SLN
の電気光学定数を明らかにすることを目標とする． 
Table 1.1. 無添加 LN における過去の報告値(pm/V) 
2. 電気光学効果 
電気光学効果は，結晶に電場を印加する事で屈折率
が変化する現象である．特に屈折率が印加電場に比例
して変化する効果をポッケルス効果と呼ぶ．ポッケル
ス効果における印加電場 E に対する屈折率 n(E)は以
下の関係で表すことが出来る． 
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電気光学定数 r は 6 行 3 列の 18 個のテンソル成分を
持ったテンソル量であり，それぞれが物質固有の定数
である．三方晶，点群 3m の LN において，電場を E 
= (0, 0, E)，すなわち光軸に沿った方向に印加すると，
常光線屈折率 no(E)と異常光線屈折率 ne(E)は， 
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となる．本研究では LN 結晶に z 軸方向(光軸)に電圧
を印加し，z 軸偏光を入射する事で EO 定数 r33，x 軸
偏光を入射する事で r13を測定する． 
 
3. 電気光学定数測定原理 
3.1 測定系 
測定試料として日立金属社製の無添加 LN および
MgO 添加 LN を用い，光源を He-Ne レーザ(λ0 =
632.8 nm)としたマッハツェンダー干渉計を構築した．
測定系を Fig. 3.1 に示す．ハーフミラー1 を透過した光
はハーフミラー2 において 2 経路に分かれる．ハーフ
ミラー2 で反射した光は可動鏡で反射され，ハーフミ
ラー2 を透過後にハーフミラー3 を透過する(経路 1)．
もう一方のハーフミラー2 を透過した光はサンプルを
透過し，ハーフミラー3 で反射することで 2 経路のビ
ームが重なる(経路 2)．その 2 経路の光路差によって
干渉光が発生する．このときのビームをレンズで広げ，
0.9 mm 程のピンホールを通すことで干渉光の一点を 
 Fujiwara et al. [4] Toro et al. [5] 
 SLN CLN SLN CLN 
r33 38.3 ± 1.4 31.5 ± 1.4 29.4 ± 0.2 31.4 ± 0.2 
r13 10.4 ± 0.8 10.0 ± 0.8 9.25 ± 0.07 10.49 ± 0.07 
Fig.3.1. マッハツェンダー干渉計を用いた測定系 
 
取り出し，干渉光断面面各場所における位相のずれの
影響を減らしている．経路 1 において可動鏡を用いて
光路長を変化させることで，静的位相差を与える．ま
た，経路 2 には 9 mm (// X) x 10 mm (// Y) x 9 mm (// Z)
の試料を挿入し，この試料の z 軸方向にロックインア
ンプから交流電圧 Vm sint (周波数 = 1 kHz，振幅
Vm)を高電圧増幅器により増幅し印加することで，電
気光学効果に屈折率を変調させ動的な位相差を与え
る．また，試料内での多重反射の影響を抑えるために
一定の角度(θ = 29.0o ± 0.3o)に傾けている．ここで式(2)，
(3)の通り電圧印加方法を z 軸方向とした場合，結晶の
z 軸方向と平行な偏光を入射した場合 r33が，x 軸方向
と平行に偏光を入射した場合 r13 が有効となり測定が
可能となる．これよりポラライザで適切な方向の偏光
を取り出すことによって r33及び r13の測定を行う．こ
こから生じる変調成分のうち，周波数 Ω の基本波成分
と 2 Ω の第 2 高調波成分をロックインアンプで測定す
る．これら 2 つの成分の振幅の比を使って電気光学定
数を算出していくことで，He-Ne レーザのパワー変動
や直流成分のゆらぎ，温度変動の影響を受けないため，
高精度な測定が可能となる． 
 
3.2 原理 
光路 1，2 の強度をそれぞれ𝐼1，𝐼2としたとき，この
2 つのよりなる干渉光の強度は， 
𝐼 = 𝐼1 + 𝐼2 
+
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と表せる．Δδ0は可動鏡の移動による位相変化，その次
の項は試料に電圧を印加することで生じる電気光学
効果による位相変化をそれぞれ表している．Δ𝜙は光電
子増倍管に入射するレーザ光の位相幅である．また，
𝑉𝜋は位相を π 変化させるために必要な半波長電圧であ
り，以下のように表すことができる． 
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ここで，zsは試料厚さ, ysは結晶内での光路長, d32は圧
電定数であり，d = -0.86 ± 0.02 pm/V を用いた．また，
それぞれの結晶の屈折率を Table 3.1 に示す．ここで，
式(4)をベッセル関数を用いてフーリエ級数展開する
と，基本波成分と第二高調波成分は， 
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となる．ここで𝐽1，𝐽2はそれぞれ基本波と第二高調波
のベッセル関数でありロックインアンプから振幅
I，I2が得られる．これらの二つの振幅の比を取
ると， 
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となる．よって I1，I2 を含まないことから，He-Ne レ
ーザの変動や測定系の揺らぎ，温度変動の影響をなく
すことができる．また，位相幅Δ𝜙も無視することが出
来る．測定で得られる𝑉𝑚 − Δ𝐼2Ω,𝑚/Δ𝐼Ω,𝑚特性と式(8)を
用いたフィッティングより半波長電圧𝑉𝜋を求めるこ
とができる．このようにして求めた𝑉𝜋と式(5)から，電
気光学定数 r を算出する． 
  Table 3.1. 各 LN の屈折率(λ=632.8 nm)[6] 
 
4. 無添加および MgO 添加 LN での EO 定数の決定 
4.1 無添加 SLN の測定 
 試料に変調電圧 Vm sint を印加し，可動鏡の位置
を変化させたときの干渉光の基本波，第二高調波成分
の可動鏡位置依存性𝑉𝑚 − Δ𝐼2Ω,𝑚/Δ𝐼Ω,𝑚を実験的に得る． 
Crystal no ne 
Undoped SLN 2.2877 2.1913 
1.7% MgO-doped SLN 2.2852 2.1889 
Undoped CLN 2.2864 2.2027 
3.0% MgO-doped CLN 2.2691 2.1924 
 Fig.4.1. 無添加 SLN の r33における基本波，第二高調
波成分の静的位相差依存性(Vm = 700 V) 
Fig.4.2. 無添加 SLN の r13における基本波，第二高調
波成分の静的位相差依存性(Vm = 900 V) 
 
Fig.4.1 に無添加 SLN の r33において，可動鏡位置，す
なわち静的位相差Δδ0に対する基本波と第二高調波成
分I，I2の依存性の結果を示す．なお，印加電圧
が Vm = 700 V の時の例である．一方，Fig.4.2 には r13
に対して印加電圧 Vm = 900 V の場合の結果である． 
これよりフィッティングカーブが良く一致している
ことが分かる．同様の測定を印加電圧 Vm = 200 から
1000 V まで 100 V ステップで行う．これより得られた
無添加 SLN，及び比較のため用いた CLN の𝑉𝑚 −
Δ𝐼2Ω,𝑚/Δ𝐼Ω,𝑚特性を Fig.4.3 に示す． 
 
Fig.4.3. 無添加 SLN 及び CLN における 
   𝑉𝑚 − Δ𝐼2Ω,𝑚/Δ𝐼Ω,𝑚特性 
Fig.4.3 を式(8)でフィッティングすることで半波長電
圧が求まり，無添加 SLN での r33において𝑉𝜋 = 1763 ±
 30 V ，r13では𝑉𝜋 =  5049  ±  86 Vとそれぞれ得られた． 
 測定の精度を決定する主な要因は，基本波と第二高
調波の振幅I，I2における測定誤差である．これ
らは半波長電圧𝑉𝜋を得る際の誤差原因となり，𝑉𝜋が電
気光学定数に与える誤差はである．他の要因とし
て圧電定数，結晶内光路長，屈折率などが挙げられる
が，これらが与える影響は合計で未満である．よ
って全体誤差は 2 %以下だと見積もることが出来る．
無添加 SLN の電気光学定数 r33，r13はそれぞれ， 
r33 = 30.2 ± 0.6 pm/V 
r13 = 9.1 ± 0.2 pm/V 
と求まる．本研究では二つのサンプルを用いて再現性
を確認したが，誤差の範囲以内で同じ値となった． 
 
4.2 1.7 % MgO 添加 SLN の測定 
 LN では近赤外より短波長の強い光の照射により屈
折率変化が生じ（光損傷），デバイスの動作不安定や効
率低下の要因となる．そこで，LN と同等の非線形性
を有し，耐光損傷性に優れた MgO 添加 LN が注目さ
れている．耐光損傷性を増大させるための目的で MgO
を添加する方法が一般的に用いられるが，SLN におい
て耐光損傷性を最大にするために 1 %程の MgO 添加
が必要である．本研究では 1.7 % MgO 添加 SLN およ
び比較用に 3.0 % MgO 添加 CLN の測定を行った． 
 Fig.4.4 に 1.7 % MgO 添加 SLN の r33，Fig.4.5 に r13
での静的位相差Δδ0に対する基本波と第二高調波成分
I，I2の依存性の結果を示す． 
Fig.4.4.  1.7 % MgO 添加 SLN の r33における基本波，
第二高調波成分の静的位相差依存性  
(Vm = 600 V) 
Fig.4.5. 1.7 % MgO 添加 SLN の r13における基本波，
第二高調波成分の静的位相差依存性  
(Vm = 700 V) 
Fig.4.6. MgO 添加 SLN 及び CLN における 
𝑉𝑚 − Δ𝐼2Ω,𝑚/Δ𝐼Ω,𝑚特性 
 
得られる 1.7 % MgO 添加 SLN，及び 3.0 % MgO 添加
CLN の𝑉𝑚 − Δ𝐼2Ω,𝑚/Δ𝐼Ω,𝑚特性を Fig.4.6 に示す．ここ
で式(8)でフィッティングすることにより求まる 1.7 % 
MgO 添加 SLN の半波長電圧𝑉𝜋は r33，r13 それぞれ
1770.3  ±  11.4 V，5025.7  ±  20.3 Vと得られる．した
がって，1.7 % MgO 添加 SLN の電気光学定数は， 
r33 = 29.8 ± 0.6 pm/V 
r13 = 9.1 ± 0.2 pm/V 
と決定した． 
Table 4.1 に本研究における全ての LN 結晶の電気光
学定数の結果をまとめる． 
Table 4.1. 本研究における無添加及び MgO 添加 LN の
電気光学定数(λ=632.8 nm) 
無添加及び MgO 添加 SLN，CLN の屈折率の差は 1 %
未満で[6]あり，また無添加及び MgO 添加 SLN の二次
非線形光学定数においても無添加 CLN と 5 %未満差
である[7]．本研究における電気光学定数についても
CLN と SLN，また MgO 添加 LN の値は誤差の範囲で
一致しており，一貫性のある結果となった．これによ
り SLN と CLN の Li / Nb 比が 5%の差があっても，ま
た MgO が数 %含まれていることが巨視的な光学特性
にほとんど影響しないことが分かった． 
 
5. 総括 
He-Ne レーザ(λ = 632.8 nm)を光源に，交流電圧印加
法による高精度な測定法と，二重るつぼ法による高品
質な結晶を用いることで今まで確定に至らなかった
SLN の電気光学定数 r33及び r13を決定し，また，CLN
と SLN の電気光学定数の大小関係も明らかにした．ま
た，耐光損傷に優れた 1.7 % MgO 添加 SLN の測定も
行った．より短い波長域での測定も行い，波長分散特
性を明らかにすることが今後の目標である． 
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Crystal r33 (pm/V) r13 (pm/V) 
Undoped SLN 30.2 ± 0.6 9.1 ± 0.2 
1.7% MgO-doped SLN 29.8 ± 0.6 9.1 ± 0.2 
Undoped CLN 30.3 ± 0.6 9.5 ± 0.2 
3.0% MgO-doped CLN 30.1 ± 0.6 9.3 ± 0.2 
